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KCI結晶中の縞模様の単色光観察
中峠哲朗・坂手克士
Stripe Patterns in KCI Crystal in Monochromatic observation 
Tetsuro NAKATAO and Katsushi SAKATE 
(Received Apr. 14， 1971) 
When melted KCl is cooled rapidly in a crucible， crystal fragments of various 
edg，邸 areobtained. Writers observed these fragmen'ts .by means of"the monoch-
romatic photograph at 465， 353， 280 and 270 mμand followings are obtained: 
(i) Several stripe patterns are observed in monochromatic light but not in 
white light. Their orientations are cIassified into two types : (A) parallel and 
(B) nearly vertical to the step line which is the direction of the crystal growth. 
~ii) Both types of stripe pattern are giant cIusters of optical defects; lii) In 
type A， some are on the step lines but the other not. (iv) Many of type B 
appear on the growing surface at the crystal growth. And shapes of step lines 
and cIusters suggest the variation of the front of the crystal growth on the 
solidification. 
1 序 論
溶融 KClを冷却速度2.8----100C/minで急速に冷却
すると，得られる結晶はるつぼ中で自然へき開して，
種々の大きさの結晶片となる O 前報では結晶生長の様
子を調べるためにるつぼ中で得られた結晶片の辺長分
布，へき開面に多く現われる階段状をした線 (step
線)，および結晶片内に見られる種々の異常構造(破
断面，点塊，特殊光弾性図形》など主としてへき開片
の巨視的な性質について述べた九
るつぼ中で得られる結晶の生長の様子をもっとくわ
しく調べるために，今回は結品片を単色光で写真さつ
影し，白色光ではみられない各種の縞模様が見出され
たが特にその配置について著るしい系統性がみられた
ので，これを結晶生長の観点から検討する。
2 急冷結品片の問題点
前報で、述べたようにわれわれの議論する結晶はKCl
融液を 2.8----100C/min程度に急速冷却して得られる
ものであれ得られた結晶はるつぼ中で、自然へき開し
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て種々の大きさの結晶片となる。また試料としては主
にKCl1級試薬を用いているので，不純物として Pb，
Ca， Ba， Feなどを少量含んでいる口それについて筆
者らがこれまで調べてきた結果を簡単に述べる。
2・1 急冷結品片の性質の概略
( i ) 上述のように急冷結晶片はるつぼ中で自然へ
き開して，種々の大きさの結晶片となるが，全体的に
みると冷却速度 Uの大きいほど結晶片は小さくなり，
結晶片の最大の大きさ dmは冷却速度に衣存し，
dm= A/v2 ・H ・.(1)
が得られた1)。 またこのるつぼ中で得られた種々の大
きさの結晶片について辺長dを大きい方から番号 iを
つけ，dとiとの関係を求めるとかなり系統的な変化
を示し，近似的に
a=Doe}中(-i/n) ? ?
で表わされる。ここに Do，nは定数である。
これらは結晶片の大きさとL、う巨視的な量が，結晶
生長条件によって非常に系統的に変化することを示す
ものであるわ。
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(ii) KClに不純物Pbを含むとき，結晶片には272
mμ H近にいちじるしい分光政収が認められて，その
吸収強度は冷却速度が大きい程，また不純物合有J立が
大きい程大きくなる。このことは不純物状態が冷却速
度によっても支配されることを般論させる。
(ii) "1者らの 1人は (i )及び(ii)の現象は結晶生
長I!j:における一般的なものであると考えて，結晶を急
冷するときの結晶|人lに生ず、る熱~と結晶中の作種の欠
陥とを関連させてI'li論づける 1ブ7・法を示した 2)。
(iv) 以上によって分光吸収のような微視的な現象
がへき/jHm象のような巨視的な現象と密接に関係する
ことを実験的に示し，またそのj品位を結晶生長と関連
せて理論的に説明することの可能性を示すことがで
きた。
2 • 2 結晶生長と step線
結晶生長条件による結晶の巨祝(1句構造の変化につい
てもっとくわしく調べた。まず結晶を作成するとき冷
却速度を 2・1に述べた場合より多少小さくし，るつ
ぎ|什には 1個のみの単結品が何られるようにするO 向-
られた結晶をるつぼの 1/1心I阿1を通る而で強制へき開す
ると，Fig. 1 (a)のような 断|市がみられるo ~I 'I'に
はるつぼH，tから発生して結晶の生長方向に沿っている
ような紘がみられ，この部分で・はへき/J自面が附段状に
変化しているので，われわれはこれらを step線とIf.
んでいる。また step線を境界として隣依する 2領域
では料品1/1はほぼ l'iJ-であるが，わずかに異ってい
るo したがって結品生長時における step線の生成を
次のように説明し仰る。ただし簡単のためにここでは
一次元的な場合について与えるo
( i ) 凶!液を冷却して結晶をf!1:るとき，ふつうはる
つぼの と下方向に制度勾配をつけた状態て‘冷却するo
しかしるつぼ壁は比較的厚いので，その作点のtru度は
あまりかわらなL、。いま Fig.1 (b，)のよ うに畦上の
1点Pから結晶がモ長し始めるときを考えると，るつ
ぎの冷却とともにるつぼr:~にそったプj向へ急速に生長
する D 他方J:l.!と丑jr(なブj向には|徐々に生長する。
(i) 上述のように唱に沿った方向への急速な結晶
生長がおこるときは，たとえば|吋図(b，)に示したQl>
Q2 のところで壁の微小な [J~凸 ， 不純物などがあれば
その部分で・結晶'/Ilhの方向がわず、かに変化し，subgrain 
構造をもつこととなる。
(ii) 次に壁にiTI;jIι〔なブj向の結晶生長はゆるやかで
あるから，上記の subgrainはそれぞれ上方に生長す
るo最終的には (b2) のように A， B， Cの3つの
subgrainより成る 1つの結晶が伴られる。Subgrain
(a) 
( c) 
(d) O 
o 5 10mm 
lmm 
-W 
0.5 lmm 
Fig. 1 Exarnples of step line (a)， (c)， (d) and 
a rnodel (bl)， (b2) for the growth of 
subgrain structure in the crucible 
が多いときは，Fig. 1 (a)のようになる O
(iv) Fig. 1 (b2)の場合にはこの結晶を 1つのへき
開面でへき開すると，たとえば Xl> Xz， X3， X4のよ
うにし、くつかの平面の組合せで作られるへき開面が現
われ Xz，X3は subgrainの境界となる。これから実
験で得られるへき開面，強制へき開面の step線の様
子を説明できる O
以上のようにへき開面上の step線はsubgrainの境
界を示すものと考えることが妥当となる。
2・3 8tep線の特徴
Fig. 1 (c)は実際に得られた step線の特に興味あ
る例を示している。この step線はへき開面に垂直，
すなわちく100>方向に近いところではかなりの長さ
にわたって直線をなし，ある距離から急激におれ曲ξ
ようにみえるD また step線は直線状の部分はなめら
かでさるが，おれ曲っているところは波状をなして，
実際にそこを拡大すると Fig.1 (d)のよ うになって
いる。このような step線の生成を説明するために
は，結晶生長面は大略的には等温面で定まるけれど
も，{100} ， {110)面が等温面に近いときはむしろそれ
らの面が easygrowthとなると考えた方がよL、。こ
のほか step線の stepの高さとか，Fig. 1 (d)のよ
うな場合を波と考えたときの波長，振巾などが大略的
には相互に比例するなど興味深い現象もみられ，step 
線に関連した現象をくわしく調べると結晶生長の種々
の特徴を研究し得ることがわかった。
2・4 単色光写真による観察
これまでは白色光によって結晶の観察を行なってき
たが，今回は単色光による写真観察を行なった。すな
わち前述の急冷結晶片を強制へき開して厚さ O.5mm位
の薄片とし，それを白色光および465，333， 280， 270 
mμ の4種類の単色光で写真観察した。したがってス
ベクトルは連続出IJ定となっていなし、。なお今回示した
単色光写真は主要な例である O 単色光で観察したとき
は，白色光では認められなし火、くつかの模様で見られ
て，そのうち特に興味あるものは分光学的欠陥が多数
集中したと思われる縞模様や，多くの細い模様であ
るD これらは今後結晶生長を論ずるための多くの手が
かりを与えると思われ，この報告ではまずその主要な
ものを討論する O
3 8tep線と平行な縞模様
結晶を単色光で観察したもののうち特に簡単なもの
の例を Fig.2に示す。ここで (a')を除いに写真の
焦点は (a)中のDと示した傷に合せてあるが，白色
光ではDの他は何もみられなし、。それに反して (a)'"-'
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ど(・E，o /戸ーE， ど...-E7
D 
(a) 465mド
(♂)ム65mド
(b)353mド
(c) 280mド
Fig. 2 Examples of stripe patterns of type 
A parallel to the step 1ine 
(c) (ただし (a')を除く〉の単色光写真では多くの平
行な縞がみられてそれについて次のこ とがわかるD な
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お (a')の焦点は結晶の裏面に合せてある。
(i) 図中 (a)，(b)， (c)にはいろいろのぼんやり
した平行な続がみられる。 この写真の外縁はく100>
方向に合せてあるので，これらの縞はく100>方向と
300 の角をなす。 KCl結晶は単純立方格子であるか
ら， 300 とL、う角度はふつうに現われないこと，およ
び2・3で述べた考察からすればこの方向は結晶生長
方向を示すことが推察される。
(ii) 結晶の表側には step線はみられないが， うら
側の step線は同図 (a')のようであるD いま写真中の
すべての縞模様と step線の位置を対応させると El""'
E10のように名付けることができるO ただし (a)の縞
模様はこの step線より約1.35倍広しこれは KCl結
晶を通じて裏面の step線を観察しているためにこれ
だけの尺度で変化したと思われる。特に縞模様と step
線との対応については EhE2， E7， Egのうち E7の
みがジグザグになっている口
(ii) (a')中の E7，Egのstep線は正確にく100>
と<110>方向の線の組合せでできており，前に 2・3
で述べたように step線中で<100>，く110>方向の
部分が強く現われることの極端な例となっている口
(iv) 観察する光の波長によって縞模様の濃淡が変
化する様子は Table.1に示すようであるD ただしこ
の表では写真中に鮮明にみられるもののみを記しであ
るO これは各縞毎に異なった種類の分光学的欠陥が集
中していることを暗示しているo step線は subgrain
boundaryを示すので，この部分に不純物が多く集ま
ったり，各種の intrinsicな欠陥が生じ， したがって
特別な分光吸収を示すことは当然である口ゆえにこれ
らの縞模様はすべて step線と類似の機構で作られた
と考えることは妥当であるO したがって分光学的欠陥
が多数集まって step線に平行な縞をつくる場合がか
なり多く起り得ると推論してよい。
Table 1 Monochromatic darkness of stripe patterns， 
where numericals are rough measure of 
darkness 
IF培 11 El 1 E2 1 Ea 1 E7 1 Eg 1 E10 
465mμ (a) 3 3 O 3 3 
465mμ (a') 3 3 O 3 3 
353mμ (b) 1 1 1 2 1 
280mμ (c) 。 2 2 1 O 
4 Step線と安める縞模様
単色光写真中で多少複雑であるが特に興味ある例を
Fig.3に示す。ただし (a)中のFはく100>方向， G
は step線であり，矢印は平均的な結晶生長方向であ
るO この場合には次のことが知られる。
(i) (a}"-，(c)中のぼんやりした多数の縞は3に述
べたと同様に白色光では観察されないものであると同
時に，それぞれの分光学的吸収をもつような欠陥から
形成されるものである。特に Hは (a)のみみられ，
(b)， (c)では急に消失していることは興味深く，他
の縞模様とは異なった特別な欠陥で、集団分布を作って
L 、る O
(ii) 上述の結果からこれらの縞模様の生成機構は
本質的には3の場合と類似したものと考えられるが，
これらの縞模様は3の場合と異なり，いろいろの角度
で step線を切っているので，その生成機構の一部に
3の場合と異なった点が存在する。
(ii) これらの縞模様はかなり複雑な形をしている
が，大略的にはいくつかの系統的な分布に区分され
るO すなわちし J， Kの3つのグループにわけら
れ， Fに対しでほぼ Iは900，Jは450，Kは750"'780
となっている O したがって I， Jのグループはそれぞ
れ<100>，<110>方向であれまた step線はFに
対して1650"'1680であるのでKのグループはそれぞれ
step線とほぼ垂直となり.Kは結晶生長面に対応す
ると思われるD またHもJとKとの 2つのグループに
平行な部分をもっo したがってこれらの分光学的欠陥
は {100}， {110}面，結晶生長面に分布する傾向があ
るO
(iv) 前述の2・3を参照すればI，J， Kはすべ
て実際の結晶生長面となることが推論される。故にこ
れらの縞模様は結晶生長面に沿ってなんらかの分光学
的欠陥が集団分布をつくることを現わし，結晶生長過
程と密接に関係していると思われるO この場合実
際に結晶生長の一例を想定すると Fig.3(d)のよ
うになるのでのちに4・2でもっとくわしく検討
する口ここでFはく100>方向を示しGはstep線
I，J， Kはそれぞれ上記の縞模様に対応してい
る口
以上の結果を 3の結論と併せ考えると，この縞
模様は結晶生長方向とそれに垂直な結晶生長面と
の両者に現われる可能性があることとなり，結晶
生長の研究にとって非常に重要な指示を与えるの
で，今後この点について十分検討することが望ま
れる。
5 結晶表面模様
上述の縞模様と結晶生長との関係をもっとくわしく
G2 
Gs 
(a) 465m{J 
(c) 270mド O.lmm 
( d) 
Fig. 3 Examples of stripe patterns of type 
B : nearly vertical to the step line， 
and their schematic i1ustration 
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調べるために Fig.3の結晶表面にみられる大小の
step線と結晶の強制へき開表面に現われた模様を検
討しよ うO すなわち結晶内部に;機械的に弱し、構造の部
分(多分析出不純物，欠陥の集団，微小空孔の集団な
ど〉があれば，結晶をへき開するとき，それらの弱L、
構造部分で破壊がおこると考えられ，したがってへき
開表面模様を観察することによって結晶構造上につい
て多くの知識が得られると考えるD しかしこの模様は
複雑であるから， 今回は概略的な観察にとどまり，個
々のものについて詳細な検討を行なってない。
G2 
Gキ
(c)280mr O.lmm 
Fiig. 4 Several surface patterns of the crystal 
surface 
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5・ Step線と subgrainの生長
2で述べたように step線は結晶生長方向に沿って
現われ subgrainの境界となるのでまずそれについて
しらべる。なおく100>，<110>方向は easygrowth 
方向であるのでその方向には結晶は比較的一様に生長
し，したがって step線がかなり長い距離にわたって
く100>，<110>方向を持つ部分では，その付近の結
晶は格子が比較的規則的である。すなわち良い結晶で
あることが推定される口逆に step線が短い区間でお
れ曲っている部分では結品生長の様子がいろいろと変
化していることを示し，したがってその subgrainは
多少悪い結晶となっていると思われるO この観点から
Fig.3に示した例についてもっと詳細にしらべてみ
よう O
(i) 写真中にみられる step線を二つのグループ
にわける口 (A)図中に Gr. G2， G3， G4， G5と示した
ものは2・2で、述べたような subgrainの境界を示す
主要な step線であり，これを大 step線と呼ぶ。 (B)
その他<100>方向を向いたあまり濃くない多くの短
い step線がみられるまたく100>方向以外のものや
いろいろおれ曲ったものもみられる O これらの成因も
大 step線の成因から類推して次のように考える口す
なわち 1つの subgrainは多くの micro-grainよりな
り， micro-grain相互の境界としてこれらの小 step線
が形成されたとするD
(ii) 大step線のうち G2，Gけまともにおれ曲りが
強く，また相互に類似した形をもっているので，両者
のおれ曲りの聞に対応をつけて考えることができる O
すなわち Fig.4 (a)のように ibi2， i3……に対応し
て jl'b h……を対応させる口そのとき線分 idr.
i2h， i3h..…は結晶生長面が順次進んで、行く様子を示
すものと思われる O
(ii) いま id1> i2j2'"…はその付近にみられる縞模
様とほぼ平行であり，したがって 4(iv)に述べたよう
に，縞模様が結晶生長面に沿って生成されるという推
定を根拠ずける資料を与えている。
(iv) 上記の場合，特に興味あるのは実験で、示した
生長面が結品生長における 1つの周期を与えるようみ
えて，これは電気炉の自動温度調節機構による加熱時
の on-off操作の周期に対応すると思われることであ
る品、ま i5，i7聞の距離は 4.3X10-3cmで、ある口他方加
熱の on-off操作の周期は 2~20sec であるから，平
均的に 10secと考えると結晶生長速度はほぼ 0.45X
10-3cm/sec三 1.Ccm/hrとなり 3cmの大きさの結晶
を固化させるに要する時間は，ほぼ2hrが得られる。
これは実際の操作において結晶固化に用した時間とほ
ぼ合致するので次のことが示唆される。
i2-i3， i4一i5等の部分がほとんど<100>方向に合
致しているとともに濃く見られるからこれは加熱 on
後，冷却速度が多少減少した時期に対応し，他方i1-i2・
i3-i4等の部分はやや冷却速度が速い場台に対応する
と考えてよし、口このことは冷却速度の極めて微細な変
化が結晶生長の様子に著るしい影響を及ぼすことを示
すものであるoたとえば平均冷却速度lOC/minを用い
ると，ある特定の時刻における生長面 i5，i7聞の温度
降下は0.170Cが得られ，したがって生長の様子に影
響する温度降下の変動はそれよりも1桁小さし、0.020C
程度と思われる。
5・2 複雑な模様
Fig.4では上記のほかにいろいろの複雑な模様が
みられて，それらは現在その生成を十分明らかにし得
ないものが多し、。しかし特に今後興味があると思われ
るものについて，その状態と問題点とを以下に略記す
るD
( i) 上記5・1(ii)の場合において G2に比して
らは凹凸が激しい。これは step線の両側における
subgrainの生長の状態が G2 と G3とで異なると理
解される。その観点から G2，Gs聞の結晶表面の凹凸
を小 step線を参照しながら描くと Fig.4 (c)が得
られる。なおそこでは他の部分についても同様な考え
方で表面の模様を推定し記入しである。
けの この図に記入した凹凸模様のうちんの右方
にみられる凸部はんに平行な小山脈を形成してい
るO また小山脈の長さと縞模様の長さはほぼ同じであ
る口このことは小山脈と縞模様 J2との聞に何かの相
互間系があることを予想させるものである。これらの
点について今後詳細に検討すると興味ある結果が見出
されるであろう。
(ii) 縞模様のおれ曲り点をみるとそれはほぼstep
線上にあるD しかしこのとき次のことが注目される。
第 1に (b)中に示した81> 82， 84， 85はほぼstep線
G3上にあるが，83のみが step線 G2上にあるOこれ
は 83の付近で伺か特別な事情があったことを示し，
また step線 G2がこの付近より右側で半ば消失して
みえることと関係があるように思われる。また (c)で
は折れ曲り点は 84のみならず 8'4にも存在し，観測
光の波長によって異なった構造がみられることは興味
深い。第2に傷Lの付近では上側の 2つの縞模様が下
側では 1つになっている口またL付近では結晶生長面
に平行な多くの細し、縞がみられて，その太さ，変曲の
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様子などが他の縞模様とは著るしく異なっている O ま (ii) 上記 (A)，(B)いずれの縞模様にも周囲と異
た細い縞と縞の聞は他の部分に比して明るしこれは なった特別の分光吸収を示すものがあれそれらは何
この波長の光照射によって蛍光を発するような欠陥が らかの分光学的欠陥の集まりであることが知られた口
集団的に存在することも予想させるものである(ii) 結模様 (A)の位置は step線に対応するもの
(ii) この他に不明の部分がいくつか存在する口た としないものに区別される。
とえば GaとG4との間にある黒くみえる塊は多分結 (iv) 縞模様 (B)は結品生長時の結晶生長面に対
晶表面に存在するものであるが，これはそれが非常に 応するものを推論し，また step線のおれ曲りから，
大きいにも拘らず， subgrain boundaryとなる Ga， 結品生長面が順次進行する様子を推定した。
G4の生成状況に全く影響を及ぼしていなし、。特にそ 以上の結果から単色光写真中の種々の模様を調べる
の影響といえば，G3とG4の間隔が多少この付近で小 ことによれ結品生長の有力な手がかりを得ることが
さくなっている点だけであって興味がある O わかったが，これらの模様は複雑であるから今回はそ
6 結 自吾
急冷結晶片を単色光で写真さつえいすると，種々の
模様が得られる。単色光写真中のこれらの模様は白色
光では観察されないものがし、くつかあり，次のことが
知られた。
( i) 特に興味あるものは，白色光では観察されな
かった縞模様であり，それらは step線すなわち結晶
生長方向に平行な場合 (A)とほぼそれに垂直な場合
(B)とがある。
の問題点を指摘するにとどまった。今後もっと詳細に
検討したL、。
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